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1. 研究の背景と目的 
	 遷移金属ダイカルコゲナイドMX2 (M = 遷移金属; X = S, Se, Te)には結合の弱い層間が有り，そこに原子や分子を
挿入することが可能である．そのため，インターカレーションを用いた新規超伝導体の探索や電子物性の研究が
盛んに行われてきた．これまでに数多くの超伝導体が発見されてきたが，ここ数年，インターカレーションを用
いた新規超伝導体の探索的研究には限界が見えてきた．そのような状況の中，ごく最近，金属と有機分子を共挿
入 (コインターカレーション)した鉄系超伝導体 FeSe において，超伝導転移温度 Tcの劇的な上昇が報告された．
それ以来，新規超伝導体探索の新手法として，種々の金属と有機分子を用いたコインターカレーションが注目を
浴び始めている．しかしながら，現状において，このような試みはFeSeなどの一部の層状物質を除き，殆ど報告
されていない．そのため，コインターカレーションが超伝導に如何なる影響を与えるのかは未解明な点が多い．
そこで，本研究では，MX2の一種である 2H-MoSe2，1T-TiSe2，および 2H-TaS2に金属と有機分子のコインターカ
レーションを試み，新規超伝導体を合成し，MX2におけるコインターカレーション効果ならびにTc上昇の可能性
に関する知見を得ることを目的とした．また，超伝導化にはキャリア数の制御が重要であることから，1価から 2
価金属までの幅広いキャリアドープ範囲をカバーするための，新たなコインターカレーション手法の開拓も目的
とした． 
 
2. 実験方法 
インターカレーションの母体であるMX2多結晶は固相反応法で作製した．コインターカレートする金属として
Li, Ca, Sr, Ba，有機分子として直鎖有機分子であるエチレンジアミン (EDA) C2H8N2 とヘキサメチレンジアミン
(HMDA) C6H16N2を用いた．Liと有機分子をコインターカレートする場合は，常圧液相反応法を用いて行った．
また，アルカリ土類金属と有機分子をコインターカレートする場合は，オートクレーブを使用して高温，高圧下
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Lix(C2H8N2)yTiSe2 と Lix(C6H16N2)yTiSe2 の合
成に成功した．一方，Li または EDA を単
独でインターカレートした LixTiSe2，
(C2H8N2)yTiSe2においても，Tc = 2.4 , 2.8 K
で超伝導転移を観測した．磁化率と電気抵
抗率を測定した結果，母体で観測されたT ~ 
210 K におけるCDW 転移は，インターカ
レーション試料では消失していた．したが
って，インターカレーションによる電子ド
ーピングや結晶構造の歪みが CDW 転移を
抑制し，超伝導を誘起していると推察され
る．また，図 2に示すように，TiSe2系にお
いても Tc はc300K に依存する傾向がみられ
た．しかしながら，コインターカレーショ
ン試料におけるTcの上昇は，フォノンのソ
フト化による電子格子相互作用の増大が寄
与している可能性があると結論した． 
 
【実験 III. 2H-TaS2 へのコインターカレー
ション】 
2H-TaS2にLiとEDAをコインターカレートした新物質Lix(C2H8N2)yTaS2の合成に成功したが，超伝導化には至
らなかった．コインターカレーション試料のcPauliは，母体に比べて顕著な減少がみられることから，LiによるTa 
d 3z 2- r 2軌道への電子ドーピングはN(EF)を減少させ，超伝導を抑制すると結論した． 
 
4. 総括 
本研究では，MX2の一種である 2H-MoSe2，1T-TiSe2，および 2H-TaS2に金属と有機分子のコインターカレーシ
ョンを試み，新規超伝導体を合成し，MX2におけるコインターカレーション効果ならびにTc上昇の可能性に関す
る知見を得ることを目的とした．また，1価から 2価金属までの幅広いキャリアドープ範囲をカバーするための，
新たなコインターカレーション手法の開拓も目的とした．	  
結果として，金属と有機分子のコインターカレーションにより，Tc = 2.4 – 7.2 Kの 6種類の新規MoSe2系およ
び TiSe2 系超伝導体の合成に成功した．これらの新規超伝導体の物性を種々の測定により解析し，多角的に考察
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図 2. Tcと(a) - (c) c300Kおよび (d) - (e) 層間長との関係． 
(a), (d)はMoSe2系, (b), (e)はTiSe2系, (c), (f)はTaS2系の結果を表す． 
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した結果，金属と有機分子のコインターカレーションによる N(EF)の上昇とフォノンのソフト化による電子格子
相互作用の増大が超伝導の発現に寄与している可能性が高いと結論した．フォノンのソフト化には，電子キャリ
アドーピングと電子構造の 2次元化によるフェルミ面のネスティングの向上の両方が必要であり，コインターカ
レーションの有用性を示した．一方で，本研究において発見した超伝導体のTcはいずれも低く，構造相転移も観
測されないことから，2 次元系のMX2では，コインターカレーションによって強いフォノンのソフト化を誘起す
るのは困難であり，Tcを大幅に上昇させることは難しいと結論した．また，ソルボサーマル法を用いることで，
液体アンモニアを使用せず，安全かつ簡便にアルカリ土類金属と有機分子をコインターカレートできることを見
出した．これらの成果は，コインターカレーションを用いた新物質の探索的研究に新たな道筋を拓き，今後，よ
り多くの新規超伝導体の発見に貢献できる． 
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